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1.1 半導体産業における窒化物半導体材料 


















AlN は，6.2 eV という広いバンドギャップ，高熱伝導性，高絶縁性，適度な圧電





られる AlN バルク単結晶からなる自立基板は，AlN 自身の融点が高く，高温で
の解離圧が高いために，一般の半導体材料で用いられる融液成長法を応用する
ことができず，未だ実用化に至っていない．そのため，融液成長法に替わる方
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が十分に向上できないという課題がある．しかし，既存の薄膜形成技術を適用
することにより，実用可能なサイズで AlN の持つ特徴を活用することができる． 
 
 
1.2 AlN 基板の特性と需要 







・ 紫外 LED の半導体材料として用いられている AlGaN は，GaN と AlN の混
晶であるため，AlN との格子不整合が小さい．したがって，サファイア基
板やガラス基板上へ AlGaN を製膜する場合よりも，界面で発生する転位
が抑えられ，高品質 AlGaN 膜の成長が期待できる．Kida ら[1.6]は，サフ
ァイア基板上の厚さ 1 µm，らせん転位密度 1.1×107 cm-2 以下の AlN エピタ
キシャル膜上に，AlGaN を成長させることによって，紫外 LED として用
いることのできる厚さ0.91 µmのAlGaN膜を得られることを報告している． 




の高いバンドギャップエネルギーを持つことから，波長 210 nm までの深





化を促進することができる．AlN は，285~320 W·m-1·K-1 の高い熱伝導率を
持つため，LED の放熱能力の向上が期待できる． 
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1.3 AlN 膜の気相成長法についての既往研究 




オーダでの厚膜制御が可能である．Y. Taniyasu ら[1.7]は、MOCVD 法を用いて，
SiC 基板上に，膜厚約 1～1.5 µm の AlN 膜を作製し，そのらせん転位密度および
刃状転位密度は，それぞれ 2.1×107 cm-2，2.0×109 cm-2 と高密度であった．また，
Takeuchi ら[1.8]は，MOCVD において，AlN 膜の原料であるトリメチルアルミニ
ウム（TMA）と NH3 の供給量を変化させることにより，AlN 膜の極性を制御す
ることに成功している．極性については，第 2 章において詳しく説明する． 





1.3.2 ハイライド気相成長法（HVPE 法） 




ら[1.9]は，AlCl3 と NH3 の反応により AlN を 1473 K に加熱した Si 基板上に成長
させることにより，縦 5 mm，横 5 mm，厚さ 112 µm の自立基板を作製している．
しかし，その転位密度は 3×109 cm-2 程度と高く，結晶性を向上させる必要があ
る．また，Togashi ら[1.10]は，HVPE 法において，成長初期の供給ガスを変える
ことにより，極性が変化することを明らかにしている．成長初期に AlCl3 ガスの
みを供給することで，Al 極性 AlN 膜を成長させることに成長させることに成功


























































































1.4.3 AlN 製膜における反応性スパッタ法の優位点と問題点 













また，AlN 膜を反応性 RF スパッタ法によって成長させる利点は，以下の点で
ある． 
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Al 板は，安価で，入手しやすい．また，反応性ガスとして用いる N2ガス
も，低価格で毒性もなく，ハンドリングが容易であるため，AlN をターゲ
ットにするよりも，容易で安価に AlN 膜を作製することができる． 
・ DC スパッタ法において発生するアークを考慮する必要がないため，作製
が容易である． 
このような利点から，Al ターゲットと N2 ガスを用いた反応性 RF スパッタ法
による高品質 AlN 膜の作製を目指し，様々な研究者が高品質 AlN 膜作製のため
のスパッタ条件について研究を行っている． 
スパッタ法による AlN 膜の作製は，高い生産性が期待できることから，多く




Guo ら[1.13]は，反応性 RF スパッタ法により，c 面サファイア基板上へスパッタ
電力 100 W において，基板温度，窒素流量比を変化させて，AlN 膜を成長させ，
製膜速度，c 軸配向性，結晶性，c 軸格子定数に与えるスパッタ条件の影響につ
いて調査している．Chiu ら[1.14]は，反応性 RF スパッタ法により，Pt 基板へ，
スパッタ電力，スパッタ全圧を変化させて，AlN 膜を成長させている．Liu ら[1.15]











一方，Sato ら[1.16]は，反応性 DC パルススパッタ法により，室温において，
6H-SiC 基板上に AlN 膜を成長させ，転位密度の低い AlN 膜を得ることに成功し
ている．Sato らは，AlN と近い格子定数を有する SiC 基板上に，AlN 膜を成長
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窒化法は，1723～1823 K の温度範囲で，グラファイト炉内で，N2-CO 混合ガス
を流しながら，サファイア基板を窒化することによって，表面上に AlN 薄膜を
作製する方法であり，膜厚約 10 nm の AlN 薄膜を有する窒化サファイア基板を
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1.6 本研究の目的 




査し，反応性スパッタ法を用いた高品質 AlN 膜の作製を実現する． 
1.3節においてスパッタ法以外の気相成長法によるAlN膜の作製に関する既往



































第 3 章では，反応性スパッタ法を用いて，基板温度 573~773 K，スパッタ電力













第 6 章では，Al 二原子層を用いて AlN 膜を極性反転させ，Al 極性の AlN 膜
の作製を試みる．AlN 製膜前に，窒化サファイア基板上に Al 二原子層を作製す
ることによって，Al 極性 AlN 膜を成長させる．また，窒素流量比を変化させて，
Al 二原子層を有する窒化サファイア基板上に AlN 膜を作製し，その結晶性を評
価することで，最適窒素流量比を決定する． 
第 7 章は，本研究の総括である． 
 



















































Fig. 1.1 Relationship between lattice constant and bandgap energy of 
III-V semiconductors, sapphire, SiC, diamond.
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Fig. 1.2 AlN crystal structure.
 


















a-axis 0.311 [1.21] 0.319 [1.31] 0.354 [1.36]
c-axis 0.498 [1.21] 0.519 [1.31] 0.570 [1.36]























































Table 1.1 Properties of III-V nitride semiconductor materials.
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2.1 緒言 
第 1 章に説明した通り，これまでの反応性スパッタ法を用いた AlN 膜の作製
では，サファイア，Si などの基板上に，直接 AlN 膜を成長させているため，AlN
膜と基板の格子不整合に起因する転位が界面において発生し，高い結晶性を得
ることが困難である[2.1-2]．本研究では，反応性スパッタ法を用いて高品質な












2.3 節では，サファイア窒化法による AlN 薄膜の作製方法と，作製された AlN
薄膜の評価方法について説明する． 
2.4 節では，様々な窒化条件において作製された AlN 薄膜の結晶性を評価した
結果について説明し，サファイア窒化法における窒化条件が作製された AlN 薄
膜の結晶品質に与える影響について考察する． 









において N2-CO 混合ガスの雰囲気を制御することで，サファイア基板上に AlN
 






アルミナの窒化反応は中尾らにより，1903 K 以下ではアルミナと AlN が直接
平衡することが報告されている[2.5]． 
アルミナの炭素熱還元窒化反応は，1903 K 以下において 













Kr              (2-2) 
ここで ai および pi は，それぞれ成分 i の純物質を標準状態とした活量および 1.01
×105 Pa (1 bar)を標準状態とした分圧である．AlN，Al2O3 およびグラファイト間
の相互固溶を無視できるとした場合，各活量 32OAla ， Ca ， AlNa は 1 となる．よっ
て反応式(2-1)の標準ギブズエネルギー(Δr(2-1)G˚)は，式(2-3)に示すように CO お










o          (2-3) 
ここで，R は気体定数（8.3145 J·mol-1·K-1），T は反応温度（絶対温度表示）であ
る．中尾らの行った研究によると，反応式(2-1)のギブズエネルギーは次のよう
に表せる[2.5]． 
 TG∆r ×0.3534711.2kJ/)1-2( －=
o            (2-4) 
Fig. 2.1 に横軸を反応温度，縦軸をギブズエネルギーとして，Al-O-N-C 系相安
定図を示す．式(2-4)は，Fig. 2.1 において黒い直線で表され，この直線で分けら
れた領域が低温側からそれぞれ Al2O3 安定領域，AlN 安定領域となる． 
また， 2Np + COp =1 の条件下で計算される等 N2 分圧曲線を Fig. 2.1 に破線で示
した．N2 分圧（CO 分圧）と反応温度（窒化温度）を制御することで，後述する
ように窒化反応の駆動力を制御できる．  
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 AlN(s)からの熱分解  2AlN(s)=2Al(g)+N2(g)      (2-5) 
 Al2O3(s)からの熱分解  Al2O3(s)+3C(s)=2Al(g)+3CO(g)    (2-6) 




















サファイア窒化法の窒化装置の概略図を Fig. 2.2 に示す．黒鉛ヒータを設置し
た抵抗加熱炉（中外炉工業(株)，タンマン型真空高温炉 G10×10×10MT-T）内
に，c 面サファイア基板（並木精密宝石株式会社，直径φ：50.80±0.25 mm (2 inch)，





精製装置を介して供給し，CO ガスには純度 99.95 vol%以上のものを用いた． 
Fig. 2.3 にサファイア窒化法の窒化条件を示す．まず，炉内を油回転ポンプに
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より 80 Pa 程度まで排気した後，pN2 = 8.0×10
4
 ~ 9.5×104 Pa，pN2 + pCO = 1.0×10
5
 
Pa に制御した N2-CO 混合ガスにより炉内を置換した．炉内に窒素分圧を制御し
た N2-CO 混合ガスを 2 L/min（273 K，1.01×10
5
 Pa 時）で流しながら，炉内温度
を 10 K/min で 1723～1873 K の窒化温度まで昇温した後，各温度で 6 時間保持し









板上の AlN 薄膜について，X 線回折装置（X-ray diffractometer，XRD，Bluker, D8 
Discover）により生成相の同定および AlN 薄膜の結晶配向性の評価を行った．
XRD の各測定には，CuKα 線(0.154056 nm，40 kV，40 mA)を用いた．入射 X 線
は，Ge(220)もしくは Ge(400)により波長を単色化し，回折 X 線を Ge(220)結晶の
1 回回折を通したアナライザーにより検出した．AlN 薄膜の相同定を 2θ-ω 測定
で評価し，各結晶面の配向性を X 線ロッキングカーブの半値幅（XRC-FWHM）
により評価した．2θ-ω 測定では，入射 X 線と X 線受光部の角度である 2θ と入
射角 ω の比が，常に 1:2 になるように固定し，入射角 ω を 10～50 º（2θ = 20～
100 º）の範囲で変化させて，X 線回折強度を測定することにより，相同定およ
び結晶成長方向を特定した．Fig. 2.4 に，窒化サファイア基板の 2θ-ω 測定の一例
を示す．なお，縦軸は X 線回折強度 I を対数でプロットしている．検出された
回折ピークには，対応する結晶の種類と結晶面を指数付けしている．C 面サファ
イア基板の(0006)面と(00012)面に起因する回折ピークが 2θ=41.7 º および 90.7 º
に現れている．さらに，AlN(0002)および(0004)面の回折ピークが 2θ=36.0 º およ
び 76.4 º に現れている．AlN 薄膜の(0002)および(0004)面に起因する回折ピーク
のみが現れており，c 面サファイア基板に対して c 軸方向に強く配向した AlN 膜
が成長していると言える． 
c軸配向したAlN膜の結晶性は，c軸に対する傾き（Tilt）成分および回転（Twist）








面である（ Fig. 2.5）．そこで，AlN(0002)XRC-FHWM および AlN(10-10) 
XRC-FWHM は，c 軸配向した AlN 膜の Tilt 成分および Twist 成分をそれぞれ表
している（Fig. 2.6）．Fig. 2.7 に，サファイア窒化法により作製された AlN 薄膜
の AlN(0002)XRC の一例を示す．XRC は，2θ を AlN の結晶面の回折角に固定し
た状態で，微小な ω の変化によって X 線の回折強度がどのように変化するかを







性を評価する場合，2θ を AlN(0002)面に対応する回折角度（約 36.0 º）に固定し，
XRC を測定し，AlN(0002) XRC-FWHM の値を得る．Twist 成分である AlN(10-10)
面の結晶性を評価する場合，2θ を AlN(0002)面に対応する回折角度（約 33.2 º）
に固定し，XRC を測定し，AlN(10-10) XRC-FWHM の値を得る．  
また，測定された AlN(0002)および(10-10)XRC-FWHM から，それぞれらせん
転位密度および刃状転位密度を試算した．Dunn ら[2.6]の報告によると，転位密









N                (2-7) 




ベクトルを be（ eb  = aAlN = 3.11×10
-8
 cm）とすると，らせん転位密度 Ns および
刃状転位密度 Ne は，AlN(0002)XRC-FWHM 0002α  (arcsec)および AlN(10-10) 









N              (2-8) 
 









N              (2-9) 
本研究では，このような計算式によって，XRC-FWHM から転位密度を試算した． 
また，作製された窒化サファイア基板の断面を，透過型電子顕微鏡により，
加速電圧 300 kV で観察した．また，TEM による高分解能での観察によって格子
像を観察した． 
AlN 結晶は第 1 章で述べたように，六方晶のウルツ鉱構造をしており，c 軸方
向に対して Al 極性と N 極性が存在する（Fig. 2.8）．Al 極性 AlN と N 極性 AlN
は，その結晶構造の違いから，表面形状や表面の熱的・化学的安定性の傾向が






















等の平滑な表面を得るためには，窒化温度 1723 および 1773 K において，それ
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ぞれ窒素分圧 0.95 および 0.9 で AlN 膜を作製する必要があることがわかった． 
次に，サファイア窒化法により作製された AlN 膜の 2θ-ω 測定した．サファイ
ア窒化法により作製された AlN 薄膜の 2θ-ω 測定の結果は，Fig. 2.4 の一例と同
様に，いずれの窒化条件においても 2θ=36.0 º および 76.4 º 付近に，AlN(0002)お
よび(0004)面の回折ピークが現れており，c 軸配向 AlN 薄膜が作製されたことが
わかった． 
次に Fig. 2.10 にサファイア窒化法により作製された AlN 薄膜の結晶性を示す
AlN(0002)XRC-FWHMと窒化条件の関係を示す．窒化温度1773，1823および1873 
K における最適窒素分圧は，それぞれ 0.95，0.9 および 0.8 となった．この結果
から，各窒化温度において，最適な窒素分圧は，黒線で示した平衡状態よりも
約 30～ 50 kJ 高いギブズエネルギーとなる窒素分圧条件において，
AlN(0002)XRC-FWHM が最低値となる傾向がみられた． 
XRD による結晶性の評価から，最も高い結晶性を得られる条件は窒化温度
1773 K，窒素分圧 0.95 であり，AlN(0002)XRC-FWHM の値は 54 arcsec となった．





前節の結果から，窒化温度 1723 K 窒素分圧 0.95 および窒化温度 1773 K 窒素
分圧 0.9 の 2 つの窒化条件において，ピットの少ない平滑な表面を有する AlN
薄膜が作製できることがわかった．また，窒化温度 1773 K，窒素分圧 0.95 で作




AlN 膜を作製することにより，高品質な AlN 膜の成長を試みた．これまでは，
窒化温度 1773 K のおける 6h の窒化過程を含め，加熱過程から冷却過程まで，
窒素分圧を終始一定にしていたが，窒化時間 6 h のうち，最初の 1 h は窒素分圧
0.9 の N2-CO 混合ガスを 2.0 L/min（273 K，1.01×10
5
 Pa 時）で流すことにより，
平滑な AlN 膜を成長させ，その後 CO ガスを止め，N2 ガスを 2.0 L/min（273 K，
1.01×105 Pa 時）で流すことで，窒化を促進させた．Fig. 2.11 にその窒化プロセ
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スと示す． 
作製された AlN 薄膜の断面 TEM 画像を Fig. 2.12 に示す．この断面 TEM 写真
より，厚さ約 10 nm の AlN 薄膜がサファイア基板上に成長していることがわか
る．また，収束電子回折(convergent-beam electron diffraction, CBED)法によって，
極性を判定した．Fig. 2.13 に，窒化サファイア基板の高分解能断面 TEM 画像と
CBED 図形を示す．窒化サファイア基板から得られれた CBED 図形とシミュレ
ーションにより予測される c 軸配向 AlN 膜の CBED 図形を比べると，AlN 膜の
表面側の回折ディスクに[000-2]方向，AlN 膜の基板側の回折ディスクに[0002]
方向を示す回折分布が観察された．この結果から，AlN 膜は-c 方向に成長して
おり，窒化サファイア基板上の AlN 膜は，N 極性で成長していることがわかっ
た． 
レーザ顕微鏡により観察されたサファイア窒化基板の表面モフォロジーの一
例を Fig. 2.14 に示す．窒素分圧 1.0 で作製したため，窒素分圧 0.95 において作
製した場合と同様に，六角形のピットが観察されている． 
サファイア窒化基板上の AlN 薄膜の結晶配向性を XRD により評価した．Fig. 




AlN(0002)および(10-10)XRC の一例を Fig. 2.16 および Fig. 2.17 に示す．この窒
化プロセス条件において作製される AlN 薄膜の AlN(0002)XRC は，Fig. 2.16 に
示すように，単一ピークとなった．その AlN(0002)XRC-FWHM は 36 arcsec と，
窒化温度 1773 K，窒素分圧 0.95 で作製された AlN 薄膜（cf. Fig. 2.7）と同等の
結晶性を得られた．また，窒化温度 1773 K，窒素分圧 0.95 では，AlN(10-10)面
からの回折ピークが弱いために，AlN(10-10)XRC が観察できなかったが，改善
された窒化プロセス条件で作製された AlN 薄膜においては，AlN(10-10)XRC の
回折ピークが観測され，ω=15.3 º，16.8 º において，回折ピークが観察され，そ
れぞれの FWHM の値は 738 および 760 arcsec を示した．これは，c 面内のドメ
イン構造の存在を示している．本研究では，AlN(10-10)面の回折角である ω=16.9 
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膜の回転方向の結晶性が向上することがわかった． 
この最適窒化条件で作製された窒化サファイア基板においては，AlN(0002) 
XRC-FWHM および AlN(10-10)XRC-FWHM が，それぞれ 40～100 および 500～
1000 arcsecの範囲となり，高品質なAlN薄膜を安定的に作製することができる．
したがって，本研究においては，AlN(0002)XRC-FWHM が 100 arcsec 以下（転位
密度：約 2.2×107 cm-2 以下）および AlN(10-10)XRC-FWHM が 1000 arcsec 以下







件が AlN 薄膜の結晶性に与える影響を調査した．その結果，窒化温度 1773 K，
p(N2)=0.9 において 1 h，さらに p(N2)=1.0 で 5 h 加熱することにより，c 面サファ
イア基板上に高品質 c 面 AlN 薄膜が作製できることがわかった．作製される AlN
薄膜は，僅かにピットが観察されるが概ね平滑（RMS：30 nm）であり，その結
晶性は以下の通りである． 
・ c 面サファイア基板に対して AlN(0002)面で成長し，他の AlN の結晶面はみ
られない． 
・ 作製される AlN 膜の極性は，N 極性である． 
・ c 軸方向の傾き成分である AlN(0002)XRC-FWHM は，40～100 arcsec（らせ
ん転位密度：約 3.5×106～2.2×107 cm-2）となる． 
・ c 軸方向の回転成分である AlN(10-10)XRC-FWHM は，700～1000 arcsec（刃
状転位密度：約 2.7×109～5.6×109 cm-2）となる． 



































p(N2) + p(CO) = 1 a(C)= 1
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Graphite
Graphite resistance furnace
N2 /CO mixture gas
Fig. 2.2 Schematic diagram of graphite resistance furnace for sapphire nitridation method. 
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Fig. 2.5 AlN crystal planes of AlN lattice structure.
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Fig. 2.8 (a) N- and (b) Al polar AlN crystal structure.
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Fig. 2.9 Effect of nitridation temperature and N2 gas flow ratio on surface morphology
























T = 1723 K T = 1773 K T = 1823 K T = 1873 K
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(before nitridation)















































p(N2) + p(CO) = 1 a(C)= 1 α0002（arcsec）












Fig. 2.10 Effect of nitridation temperature and N2 gas flow ratio on AlN(0002)XRC-
FWHM of nitrided sapphire substrate.
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Fig. 2.12 Cross-section high-resolution TEM image of AlN thin layer of nitrided




Cross-section high-resolution TEM image
of the interfaces of the sapphire substrate / nitrided layer.
Fig. 2.13 Comparison between experimentally observed and simulated CBED
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Fig. 2.15 2θ-ω measurement of nitride sapphire substrate using modified sapphire
nitridation method.
Fig. 2.14 Surface morphology image of AlN thin layer of nitrided sapphire substrate
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第 3 章 
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3.1 緒言 
本研究では，反応性スパッタ法による高品質 AlN 膜の作製を目指し，スパッ
タ条件が AlN 膜の結晶性に与える影響を調査することで，スパッタ因子が AlN
結晶の成長機構に与える影響を考察する．当研究室では，Zahra らによって，反





る影響を調査した．本章では，基板温度 573 K，スパッタ電力 400 W において，








3.2 節では，本章で行った反応性スパッタ法における AlN 膜の作製方法および
作製された AlN 膜の評価方法について述べる． 
3.3 節では，基板温度 573 および 773 K において作製された AlN 膜の結晶性に
与える窒素流量比の影響について説明し，窒素流量比が成長機構に与える影響
について考察する． 






3.2.1 反応性スパッタ法による AlN 膜の作製方法 
本研究では，反応性高周波（RF）マグネトロンスパッタ法により，AlN 膜を
成長させた．Fig. 3.1 に本研究で用いたスパッタ装置の概略図を示す．純 Al ター
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ゲット（高純度化学研究所，直径φ：101.6 mm (4 inch)，厚さ t：3 mm，純度 99.999 
mass%）を用い，反応性ガスとして N2 ガス（純度 99.99995 vol%以上）と Ar ガ
ス（純度 99.9999% vol 以上）を精製フィルタ（Matheson Tri-Gas 社，NANOCHEM 
PF-25）を介して水分を除去した上でチャンバ内に導入した．スパッタ電源は，
RF 電源（RP-1000rc，パール工業）を用いて，Al ターゲットに高電圧を印加し











チャンバ内を十分に高真空に保持した状態で，基板ホルダを 823 K において 2 h
加熱し，容器内および基板に吸着している水分や酸素ガス等の不純物を蒸発さ
せた．その後，各基板温度条件において十分に保持した上で，容器内に Ar ガス
を 10 mL/min（273 K，1.01×105 Pa 時）で導入して，容器内の全圧を 1.33 Pa に
保持し，ターゲット上のシャッタを閉じた状態で，RF 電源により 200 W の高電
力をターゲットに印加し，15 分間グロー放電させた（プリスパッタ）．これによ
り，ターゲット表層に存在する酸化膜や窒化膜などの不純物を除去した．再度，
チャンバ内を 1.33×10-4 Pa 以下まで排気した後，窒素流量比を調節した Ar-N2
混合ガスを導入し，シャッタを閉じた状態でグロー放電させた．安定して放電
することを確かめた後に，シャッタを開けて基板上への製膜を開始した．製膜
時間は，半導体用テンプレート基板として実用できる 1 µm 以上となるように，
スパッタ電力 400 W においては 90 min 一定とした．製膜後は，Ar および N2 ガ
スを止め，ヒータの電源を切り，ターボ分子ポンプにより，約 1.33×104 Pa 程度
まで減圧した状態で自然放冷させた．基板温度を 373 K まで冷却後，チャンバ
内を N2 ガスで復圧し，作製されたスパッタ膜を取り出して結晶性を評価した． 
 
 
- 49 - 
3.2.2 AlN 膜の評価方法 




SEM 内での帯電を防止するため，制御電流 5~10 mA で金を 15 s 間スパッタ被膜






AlN(10-12)面の XRC を測定し，その FWHM から AlN 膜の結晶配向性の評価を






3.3 基板温度 573 および 773 K における AlN 膜成長 
3.3.1 表面性状 




ピットについては，第 2 章サファイア窒化法で述べており，AlN スパッタ膜が
透明であるために，レーザー顕微鏡でも観察される．また，AlN スパッタ膜の






- 50 - 
3.3.2 製膜速度 
SEM により作製された AlN スパッタ膜の断面を観察し，膜厚を測定した．得
られた膜厚を製膜時間で除することで製膜速度を算出した．Fig. 3.3 に算出され
た製膜速度と窒素流量比の関係を示す．Fig. 3.3 を見ると，製膜速度は，573 お
よび 773 K では基板温度に依らず，窒素流量比の増加とともに単調に減少した．
このような傾向は，反応性スパッタ法を用いた AlN 結晶膜の成長に関する既報
の研究においても報告されている．Penza ら[3.4]は，Si 上に反応性スパッタ法を
用いて，窒素流量比を変化させて AlN 膜を成長させており，基板温度 673 K，
スパッタ圧力 1.33×10-1 Pa，スパッタ電力 300 および 500 W において，窒素流
量比を 50 %から 100 %へ増加させると，製膜速度が減少することを報告してい
る．また，Cheng ら[3.5]は，Si 基板上に反応性スパッタ法を用いて，室温で AlN
膜を成長させており，スパッタ圧力 1.33×10-1 Pa，スパッタ電力 1.5 kW におい










Ar ガスおよび N2 ガスがイオンとなり，Al ターゲットをスパッタする．Ar イオ
ンおよび N イオンによって Al ターゲットから叩き出される Al 原子の数は，各
イオンに対するAlのスパッタ率という．Arイオンのスパッタ率は，非常に高く，
銀および銅のターゲット対し，イオンエネルギー45 eV でスパッタした場合，Ar
イオンのスパッタ率は，N イオンの約 2 倍以上となることがわかっている[3.6]．
したがって，Ar イオンおよび N イオンが同条件で，Al ターゲットに衝突した場
合，Arイオンが叩き出すAl原子の方が多いことを示唆している．このことから，
低窒素流量比においては，高窒素流量比の場合と比べて Ar ガス流量比が多くな
り，プラズマ中の Ar イオンの数が多くなることで，スパッタされる Al 原子の
数が高窒素流量比の場合と比べて増加したため，製膜速度が大きくなったと考
 




3.3.3 XRD における 2θ-ω 測定 
基板温度 573 および 773 K において作製された AlN 膜の 2θ-ω 測定の結果をそ
れぞれ Fig. 3.5 に示す．なお，縦軸は X 線回折強度 I を対数でプロットしている．
各窒素流量比で作製された AlN 膜の 2θ-ω 測定の結果を見ると，全ての条件にお
いて Al2O3 の(0006)面および(00012)面，AlN の(0002)面および(0004)面の結晶面







40 および 50 vol%N2 で大きなピーク強度を示した．基板温度 573 K，窒素流量比












AlN は，ウルツ鉱構造の結晶格子であり，Al 原子は，4 つの N 原子と結合し
ている（Fig. 3.6）．そのうち，c 軸に平行な Al-N 結合は，B2 ボンドと呼ばれて
おり，イオン結合している．一方，c 軸に平行ではない残り 3 本のボンドは B1
ボンドと呼ばれ，共有結合している[3.8]．これら二つのボンドにより，AlN 膜の
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結晶格子が構成されている．また，B2 ボンドはイオン結合であるため，共有結
合している B1 ボンドと比べて結合力が弱く，解離しやすい．したがって，反応
性スパッタ法による AlN 膜成長において，B2 ボンドが形成させるためには，Al
原子が高いエネルギーをもって，基板に到達する必要がある．本章では，窒素




ってエネルギーを損失する Al 原子が減少し，基板に到達する Al 原子の持つエ
ネルギーの平均値は増大すると考えられる．基板に到達する Al 原子のもつエネ
ルギーが増大すると，c 軸配向するために必要な B2 ボンドの形成が促進され，
AlN(0002)面成長が促進されたと考えられる．一方，窒素流量比 60 vol%N2 にお
いても，窒素流量比 40 および 50 vol%N2 に比べて，AlN(0002)面からの回折ピー
ク強度が減少している．窒素流量比 60 vol%N2 において，AlN(0002)面からの回
折ピーク強度が減少しているのは，N 原子が多いために，基板に到達する前に






3.3.4 XRD における AlN(0002)および(10-10)XRC-FWHM 
次に，基板温度 573 および 773 K において各窒素流量比作製された AlN スパ
ッタ膜の AlN(0002)XRC を Fig. 3.7 に示す．二つのグラフの縦軸は，X 線回折強
度 I を最大回折ピーク強度 Imaxで規格化した比強度 I/Imaxでプロットしている．
また，これらの AlN(0002)XRC の半値幅（AlN(0002) XRC-FWHM）と窒素流量
比の関係を Fig. 3.8 に示す．Fig. 3.8 の結果から，基板温度 573 および 773 K で作
製された AlN スパッタ膜の AlN(0002)XRC-FWHM は，窒素流量比 40 および 50 
vol%N2 において，窒化サファイア基板と同等の値を示した． 
また，Fig. 3.9 に基板温度 573 K において窒素流量比 40 および 50 vol%N2 で作
製された AlN スパッタ膜の AlN(10-12)XRC とその FWHM を示す．窒素流量比
20 および 30 vol%N2 においては，回折ピーク強度が著しく弱く，ブロードなピ
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ークであるために，AlN(10-12)XRC は測定できなかった．窒素流量比 50 vol%N2
における AlN(10-12)XRC の FWHM は 1060 arcsec となり，窒素流量比 40 vol%N2
における AlN(10-12)XRC の FWHM（1980 arcsec）に比べて小さくなり，面内の
配向性が高いことがわかる．また，基板温度 773K において窒素流量比 40 およ
び 50 vol%N2 で作製された AlN スパッタ膜の AlN(10-12)XRC とその FWHM を
Fig. 3.10 に示す．窒素流量比 60 vol%N2 においては，回折ピーク強度が著しく弱
く，ブロードなピークであるために，AlN(10-12)XRC は測定できなかった．窒
素流量比 50 vol%N2 における AlN(10-12)XRC の FWHM は 910 arcsec となり，40 
vol%N2 の場合（1190 arcsec）と比べて小さく，面内の配向性が向上しているこ
とがわかる．基板温度 573 および 773 K で作製された AlN 膜の AlN(10-12)XRC
は，窒素流量比 40 および 50vol%N2 のどちらの条件においても，ピークの分離
が見られた．これは，窒化サファイア基板上の AlN 薄膜の回転方向の結晶ドメ
インの存在に起因する．第 2 章の Fig. 2.16 に示した窒化サファイア基板上の AlN
膜の AlN(10-10)XRC には，回転ドメインを示す二つのピークが観察されており，
この回転ドメインがスパッタ膜に引き継がれ，AlN スパッタ膜の AlN(10-12)XRC
の二つのピークに表れていると考えられる．また，窒素流量比 40 および 50 
vol%N2 で作製された AlN 膜の AlN(10-12)XRC-FWHM の二つのピークのうち，
ドメイン構造を示す 25.7°付近のピークに着目すると，窒素流量比 40 vol%N2
で作製された AlN スパッタ膜におけるピーク強度は窒素流量比 50 vol%N2で作
製されたものと比べて弱くなっている．したがって，窒素流量比 50 vol%N2 で作





基板温度 573 および 773 K において作製された AlN 膜における AFM により
観察された表面モフォロジーを Fig. 3.11 に示す．写真内の左下の数字は，表面
粗さの二乗平均平方根粗さ（Sq）を示している．基板温度 573 K，窒素流量比
50 vol%N2 で作製された AlN スパッタ膜の Sq は，2.0 nm となり，40 vol%N2 の時
（11.6 nm）と比べて小さくなっている．窒素流量比 40 vol%N2 で作製された AlN
スパッタ膜の粒径は，50 vol%N2 と比べて粗大化していることがわかった．また，
基板温度 773 K，窒素流量比 50 vol%N2 で作製された AlN スパッタ膜の Sq は，
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1.6 nm となり，40 vol%N2 の時（22.7 nm）と比べて小さくなった．窒素流量比
40 vol%N2で作製されたAlNスパッタ膜の粒径は，基板温度 573 Kの時と同様に，
50 vol%N2 と比べて粗大化していることがわかった． 
3.3.4節で示したXRDによる結晶性の評価とAFMによる表面形状の観察から，
基板温度 573 および 773 K において高品質な AlN スパッタ膜を成長させる最適
窒素流量比条件は，50 vol%N2 であることがわかった．これは，窒素流量比 50 
vol%N2 において，化学量論比に近い AlN が成長するため，高品質な AlN 膜が成
長したと考えられる．窒素流量比 40 vol%N2 以下で作製された場合，Ar 流量が
多くなり，Al 原子が過多に供給されるため，N2 ガスからの N 原子の供給が不足
し，N 原子空孔が発生すると考えられる．逆に窒素流量比 60 vol%N2 では，Ar
流量が少なくなり，Al 原子の供給が不足するため，Al 原子空孔が発生すると考
えられる．したがって，窒素流量比 50 vol%N2 において，過不足のない Al 原子
と N 原子を供給できる条件であるため，高品質な AlN 膜が成長すると考えられ
る．また，窒素流量比 40 および 50 vol%N2 において作製された AlN 膜の AFM
表面の観察結果から，窒素流量比 50 vol%N2 で作製された AlN 膜の粒子径が，
窒素流量比 40 vol%N2 と比較して肥大化しており，この粒子径の肥大化が，
AlN(10-12)XRC-FWHM の減少に表れていると考えられる．  
 
 
3.4 基板温度 823 および 973 K における AlN 膜成長 
基板温度 573 および 773 K，スパッタ電力 400 W においては，窒素流量比 40
および 50 vol%N2 で，基板温度 573 および 773 K，スパッタ電力 400 W において
は，窒素流量比 40 および 50 vol%N2 で，窒化サファイア基板と同等の高品質な




う結晶性の向上を目指して，これまでよりも高い基板温度である 823 および 973 
K において AlN スパッタ膜を成長させることで，高品質 AlN スパッタ膜の成長
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ッタ条件は，基板温度 573 および 773 K と同条件とした（スパッタ電力 400 W，




基板温度 823 および 973 K で作製された AlN スパッタ膜の表面のレーザー顕
微鏡写真を Fig. 3.12 および Fig. 3.13 に示す．基板温度 823 K において作製され
た AlN スパッタ膜は，剥離せずに成長した．一方，基板温度 973 K においては，




基板温度 823 および 973 K において作製された AlN 膜の製膜速度と窒素流量
比の関係を Fig. 3.14 に示す．基板温度 573 および 773 K において作製された AlN
膜の製膜速度についても示す．剥離した AlN 膜については，剥離せずに残って
いる基板温度 823 K で作製された AlN スパッタ膜の製膜速度は，他の基板温度
（573，773 K）と同等で，窒素流量比の増加による Ar イオンの数の減少によっ
て，製膜速度が減少することがわかった．一方，973 K において作製された AlN
膜の製膜速度は，50 および 60 vol%N2 においては，823 K と同等の製膜速度を得





3.4.3 XRD 2θ-ω 測定 
次に，基板温度 823 および 973 K において作製された AlN スパッタ膜の 2θ-ω




った．また，AlN(10-10)からの回折ピーク強度は，窒素流量比 50 vol%N2 におい
て最小となった．一方，基板温度 973 K で作製された AlN スパッタ膜の 2θ-ω 測
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定では，Al2O3(0006)面，Al2O3(00012)面，AlN(0002)面および AlN(0004)面から
の回折ピークのみが観察された．しかし，その回折ピーク強度は，窒化サファ



















573 および 773 K において作製された AlN 膜の結晶性は，窒素流量比 40 およ
び 50 vol%N2 において窒化サファイア基板と同等の高い結晶配向性を得られた．
一方，窒素流量比 30 および 60 vol%N2 の条件においては，c 軸配向性が低下し，
結晶性も低下した．窒素流量比 40 および 50 vol%N2 において高品質な AlN 膜が
成長したのは，この条件において，Ar ガスによりスパッタされる Al 原子および
N2 ガスからの N 原子の基板への供給量が，過不足なく供給される条件であるた
めだと考えられる． 




基板温度 973 K において作製された AlN 膜は，アモルファス膜もしくは微結
晶膜が成長した．また，窒素流量比 30 および 40 vol%N2 おいては，膜が剥離し
た． 
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これらの結果から，窒素流量比により，スパッタされる Al 原子の数が変化す
るため，製膜速度に影響を与えることがわかった．また，窒素流量比の変化は，
AlN 膜を形成するための Al 原子および N 原子の供給量に影響を与え，化学量論
比に則した AlN 膜成長の可否に影響を与える．本章の結果から，窒素流量比 40
および 50 vol%N2 において，化学量論的な AlN 膜の成長に適した Al 原子および
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Fig. 3.2 Effect of N2 gas flow ratio on surface morphology of AlN layers sputtered
with 400 W at (a) 573 and (b) 773 K observed using laser microscopy.
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N2 gas flow ratio (vol%N2)
573 K
773 K
Fig. 3.3 Effect of N2 gas flow ratio on growth rate of AlN layers sputtered with 400
W at 573 and 773 K.
400 W
(a) Low N2 gas flow ratio (b) High N2 gas flow ratio
Fig. 3.4 Schematic diagrams of sputtering particle behavior in chamber during sputtering
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Fig. 3.5 Effect of N2 gas flow ratio on 2θ-ω measurement profiles of AlN layers
sputtered with 400 W at 573 and 773 K.
 















































































Fig. 3.7 Effect of N2 gas flow ratio on AlN(0002)XRCs of AlN layers sputtered
with 400 W at (a) 573 and (b) 773 K.
 







































Fig. 3.8 Effect of N2 gas flow ratio on AlN(0002)XRC-FWHM of AlN layers


































































23 24 25 26 27
Fig. 3.9 AlN(10-12)XRC of AlN layer sputtered in (a) 40 and (b) 50 vol%N2
with 400 W at 573 K.
 





























































23 24 25 26 27
Fig. 3.10 AlN(10-12)XRC of AlN layer sputtered in (a) 40 and (b) 50 vol%N2
with 400 W at 773 K.
 





Sq: RMS surface roughness









Fig. 3.11 Surface morphology of AlN layer sputtered in 40 and 50 vol%N2 with 400
W at 573 and 773 K observed using AFM.
 





20 vol%N2 30 vol%N2
40 vol%N2 50 vol%N2
100 µm100 µm
100 µm100 µm
Fig. 3.12 Effect of N2 gas flow ratio on surface morphology of AlN layers sputtered
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50 vol%N2 60 vol%N2
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Fig. 3.13 Effect of N2 gas flow ratio on surface morphology of AlN layers sputtered
with 400 W at 973 K observed using laser microscopy.
 


























Fig. 3.14 Effect of N2 gas flow ratio on growth rate of AlN layers sputtered with 400 W
at various substrate temperature.
 

























































































Fig. 3.15 Effect of N2 gas flow ratio on 2θ-ω measurement profiles of AlN layers
sputtered with 400 W at 823 and 973 K.
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第 4 章 
 
反応性スパッタ法を用いた AlN 膜成長に与える 
スパッタ電力の影響 
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4.1 緒言 
第 3 章で述べたように，スパッタ電力 400 W とした場合，基板温度 573 およ
び 773 K では，窒素流量比 50 vol%N2 において高品質な c 軸配向 AlN 膜が成長
したが，基板温度 823 K では，多結晶 AlN 膜が成長し，基板温度 973 K では，
アモルファスもしくは微結晶の AlN 膜が成長した．基板温度 823 K 以上で製膜
させた場合，573 および 773 K で製膜した場合と比較して，基板内での原子の移





子のエネルギーを増加させることによって，基板温度 823 K において c 軸配向し
た高品質 AlN 膜の作製を試みる．そのために，スパッタ電力を 1000 W まで増加
させて AlN 膜を作製し，その結晶性を評価することによって，AlN 膜の結晶性
に与えるスパッタ電力の影響を検討し，その成長機構について考察する．また，
スパッタ電力を増加させた場合，製膜速度の上昇に伴い，短時間での製膜を可
能にし，生産性の高い AlN 膜の成長が可能となることも期待される． 
本章の構成は，以下の通りである． 
4.2 節では，本章で行った反応性スパッタ法における AlN 膜の作製条件および
得られた AlN 膜の評価方法について述べる． 






本章では，基板温度 823 K における高品質 AlN 膜成長を目指し，反応性スパ
ッタ法よって作製される AlN 膜の結晶品質に与えるスパッタ電力の影響を調べ
るため，基板温度 823K において，スパッタ電力を 200～1000 W と変化させて
AlN 膜を作製する．AlN 膜は，第 3 章と同様に反応性スパッタ法により，窒化
サファイア基板上へ AlN 膜を成長させる．第 3 章の結果から，基板温度 823 K，
スパッタ電力 400 W で作製された AlN 膜の XRD 2θ-ω 測定において，窒素流量
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比 50 vol%N2 では AlN(10-10)面からの回折ピーク強度が他の窒素流量比と比べ
て弱く，多結晶化の原因である AlN(10-10)面の成長が抑制されていることが分
かっている．したがって，本章においては窒素流量比を 50 vol%N2一定として， 
AlN 膜を製膜した．スパッタ圧力は，前章と同じく 1.33 Pa 一定とした．また，
第 3 章においては，スパッタ電力が 400 W 一定であることから，製膜時間を 90 





を Table 4-1 に示す． 
作製されたスパッタ膜は，前章と同様に，膜厚を断面 SEM 画像から計測し，
製膜速度を算出した．AlN 膜表面は，レーザー顕微鏡により観察し，AlN 膜の







観察用試料は，FIB 法（µ-サンプリング法）によって，厚さ 0.2 µm に薄片化し，
電子線は AlN 膜の AlN[11-20]方向から入射した． 
 
 
4.3 AlN 膜の結晶性に与えるスパッタ電力の影響 
4.3.1 表面性状 
Fig. 4.1 に基板温度 823 K 窒素流量比 50 vol%N2 において各スパッタ電力で作
製された AlN 膜のレーザー顕微鏡写真を示す．ピットは観察されるものの，割
れや剥離はなく，概ね平滑な膜が作製できたことがわかる．次に，各スパッタ
電力で作製された AlN スパッタ膜の製膜速度を Fig. 4.2 に示す．グラフ内の写真
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4.3.2 XRD による結晶性評価 
Fig. 4.3 に，各スパッタ電力で作製された AlN スパッタ膜に対する XRD にお
ける 2θ-ω 測定の結果を示す．なお，縦軸は X 線回折強度 I を対数でプロットし
ている．スパッタ電力 300~600 W において作製された AlN スパッタ膜は，サフ
ァイア基板における Al2O3(0006)面および Al2O3(00012)面からの回折ピーク以外
に，AlN(0002)，AlN(0004)および AlN(10-10)面を示す三つの回折ピークが検出さ
れ，十分には c 軸配向せず，多結晶化した AlN スパッタ膜が作製されているこ
とがわかった．一方，スパッタ電力 200 および 700～1000 W において作製され




Fig 4.4 に，それぞれスパッタ電力 300~600 W および 700~1000 W において作
製された AlN スパッタ膜の AlN(0002)XRC を示す.なお，縦軸は X 線回折強度 I
を最大回折ピーク強度 Imaxで規格化した比強度 I/Imaxでプロットしている．スパ
ッタ電力 200 W については，回折ピーク強度が著しく弱いブロードなピークで
あるために AlN(0002)XRC は測定できなかった．Fig. 4.5 に，AlN(0002) 
XRC-FWHM と ス パ ッ タ 電 力 の 関 係 を 示 す ． 作 製 さ れ た AlN 膜 の
AlN(0002)XRC-FWHM は，スパッタ電力 300～700 W の範囲において，スパッタ
電力の増加に伴って単調に減少した．また，スパッタ電力 700，800，900 W に
おいてそれぞれ 57，58，61 arcsec となり，スパッタ前の窒化サファイア基板
（FWHM = 50~100 arcsec）と同等の高い配向性を示した．また，スパッタ電力
1000 W において作製された AlN 膜の AlN(0002)XRC-FWHM は，144 arcsec とな
り，スパッタ電力 900 W において作製された AlN 膜に比べて僅かに増加してお
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り，結晶性が低下することがわかった． 
次に，各スパッタ電力（600~1000 W）において作製された AlN スパッタ膜の
AlN(10-12)XRC を Fig. 4.6 示す.なお，縦軸は X 線回折強度 I を最大回折ピーク強
度 Imaxで規格化した比強度 I/Imaxでプロットしている．スパッタ電力 200～500 W
については，回折ピーク強度が著しく弱く，ブロードなピークであるために，
AlN(10-12)XRC は測定できなかった．Fig. 4.6 を見ると，AlN(10-12)XRC は，2
～5 つの回折ピークに分裂している．これは，結晶面が僅かにずれて成長してい
る結晶面（ドメイン）が存在することを示している．本研究では，分裂した回
折 ピ ー ク の 中 で 最 大 強 度 を も つ ピ ー ク の 半 値 幅 を 測 定 し ，
AlN(10-12)XRC-FWHM とした．Fig. 4.7 に，AlN(10-12) XRC-FWHM とスパッタ
電力の関係を示す．AlN(10-12)XRC-FWHM は，スパッタ電力の増加に伴い，単
調に減少し，スパッタ電力 700，800，900 W においてそれぞれ 1098，1012，864 
arcsec となり，スパッタ前の窒化サファイア基板（AlN(10-10)XRC-FWHM = 
700~1000 arcsec）と同等の配向性を示した．また，スパッタ電力 600～900 W に
おいては，回折ピークが 2 つに割れており，2 種のドメインが存在していること
がわかる．これは，窒化サファイア基板の持つドメイン構造を引き継いだもの
と考えられる．スパッタ電力 1000 W においては，ドメインが 5 つ確認され，ス
パッタ電力 900 W と比べて結晶性が低下していることがわかる． 
スパッタ電力 200～1000 W において作製された AlN 膜の AlN(0002) 
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4.3.3  TEM 断面観察 
スパッタ電力 900 W において作製された高品質な AlN 膜の断面組織を TEM





観察された断面 TEM 写真を示す．これらの写真を比較すると，Fig. 4.8 (a)で観




パッタ電力 900 W において作製された AlN 膜は，刃状転位が支配的であること
が分かる．また，この AlN 膜の AlN(0002)および(10-12)XRC-FWHM の値は，そ
れぞれ 61 arcsec および 864 arcsec であり，この結果から，試算される転位密度
は，それぞれらせん転位密度 8.1×106 cm-2，刃状転位密度 4.2×109 cm-2 であるか
ら，AlN 膜中に観察される AlN 膜中のらせん転位および刃状転位は，AlN(0002)
および AlN(10-12)XRC-FWHM の値と対応していることが確認された． 
また，Fig. 4.9 に，基板界面における高分解能 TEM 観察を行った結果につい
て示す．サファイア基板上に，厚さ約 10 nm の AlN 薄膜が成長していることが






基板温度を 823 K，窒素流量比 50 vol%N2 においてスパッタ電力を 200～1000 










基板到達時のエネルギーが増大しており，AlN 膜成長時の Al 原子および N 原子
 
- 79 - 
の基板面内での移動および N 原子との反応が促進されたため，転位発生が抑え
られ，低転位密度の AlN 膜が成長したと考えられる．スパッタ電力 800 および
900 W において，窒化サファイア基板と同等の結晶品質を得ることができた．し
かし，サフィイア窒化基板に起因するドメインは，反応性スパッタ法で作製さ
れた AlN 膜にも引き継がれている．また，スパッタ電力 1000 W において作製さ
れた AlN 膜は，製膜速度が大きくなりすぎたために，基板面内での原子が移動
する時間が十分には確保できなくなったため，結晶性が僅かに低下した．これ
らの結果から，基板温度 823 K，窒素流量比 50 vol%N2 における最適スパッタ電
力は 900 W であることがわかり，その AlN(0002)XRC-FWHM は 61 arcsec，
AlN(10-12)XRC-FWHM は 864 arcsec となった．
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Sputter power, Ws Deposition time, ts
200 W 180 min
300 W 120 min
400 W 90 min
500 W 72 min
600 W 60 min
700 W 51 min 25 s
800 W 45 min
900 W 40 min
1000 W 36 min
Table 4.1 Growth time of AlN layers sputtered in 50 vol%N2 with 200~1000 W at 823 K.
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Fig. 4.1 Effect of sputtering power on surface morphology of AlN layers sputtered in
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Fig. 4.2 Effect of sputtering power on growth rate of AlN layers sputtered
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Fig. 4.3 2θ-ω measurement profiles of AlN layers sputtered with various sputter
power in 50 vol%N2 at 823 K.
 












































































Fig. 4.4 AlN(0002)XRCs of AlN layers sputtered with (a) 300~700 and (b) 700~1000 W
in 50 vol%N2 at 823 K.
 











































Fig. 4.5 Effect of sputter power on AlN(0002)XRC-FWHM of AlN layers sputtered
in 50 vol%N2 at 823 K.
Poly crystal
 









































Fig. 4.6 AlN(10-12)XRCs of AlN layers sputtered with 600~1000 W in 50 vol%N2
at 823 K
 
















Fig. 4.7 Effect of sputter power on AlN(10-12)XRC-FWHM of AlN layers sputtered 









































Fig. 4.8 Bright-field images for cross-section of AlN layer sputtered in 50 vol%N2
with 900 W at 823 K taken near (a) g = [10-10] and (b) g = [0002] with [11-20] zone















Fig. 4.9 High resolution TEM image of the interfaces of sapphire substrate/AlN
thin layer/AlN sputtered layer of AlN layer sputtered in 50 vol%N2 with 900 W
at 823 K.
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5.1 緒言 
第 4 章で説明したように，反応性スパッタ法を用いて，基板温度 823 K，窒素
流量比 50 vol%N2 一定で AlN 膜を作製した場合，スパッタ電力 300～600 W では
多結晶 AlN 膜が成長したが，スパッタ電力を 700 W 以上に増加させると，c 軸
配向した AlN 膜が成長し，スパッタ電力 800 および 900 W では窒化サファイア
基板と同等の高品質な結晶性を得られた．これにより，基板温度 823 K におい
ては，スパッタ電力 800 よび 900 W で，高品質 c 軸配向 AlN 膜が成長すること
がわかった．しかし，反応性スパッタ法における高スパッタ電力での AlN 膜成
長に与える窒素流量比の影響についての知見が得られていない．第 3 章におい
て，基板温度 823 および 973 K では，スパッタ電力 400 W の場合，アモルファ
ス膜の成長や表面の剥離の発生により，高品質な AlN 膜が得られないことを報
告した．第 4 章では，基板温度 823 K において，スパッタ電力を増加させるこ
とにより，結晶品質が向上し，c 軸配向した高品質 AlN 膜が成長することが明ら
かになり，基板温度の上昇によって，最適スパッタ電力も高くなることがわか
った． 
本章では，反応性スパッタ法を用いたスパッタ電力 800，900 および 1000 W






5.3 節では，基板温度 823 K，スパッタ電力を 800 および 900 W 一定として，
窒素流量比を 30～70 vol%N2 で変化させて AlN スパッタ膜を作製し，高スパッ
タ電力で作製された AlN スパッタ膜の結晶性に与える窒素流量比の影響につい
て説明し，窒素流量比が成長機構に与える影響について考察する． 
5.4節では，スパッタ電力を 900および 1000 W，窒素流量比 40および50 vol%N2












5.3 高スパッタ電力で作製された AlN 膜の窒素流量比依存性 
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第 6 章 
 
Al 二原子層上へ作製された AlN スパッタ膜の成長機構 
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6.1 緒言 
AlN 結晶は，六方晶のウルツ鉱構造をしており，c 軸方向に対して Al 極性と
N 極性が存在する（Fig. 2.8）．Al 極性 AlN と N 極性 AlN は，その結晶構造の違
いから，特性の異なる耐食性については，KOH 水溶液エッチング前後の表面形
状に大きな違いが現れることが報告されている[6.1]．これは，Al 極性 AlN の表
面が，N 極性 AlN と比べて，化学的および熱的に安定しているからである．ま
た，Al 極性で AlN 膜を成長させた場合，N 極性で成長した場合に比べて，平滑
で高品質な AlN 膜が成長することが報告されており[6.2]，高温プロセスでの用
途が予想される基板材料としては，Al 極性 AlN 膜の需要が高い． 












MOVPE 法により GaN 膜を成長させる際に，二原子層の Al 極薄膜を挿入するこ
とによって，極性を反転させた Ga 極性 GaN 膜の成長を報告しており，本研究
では，Lim らによって報告された Al 極薄膜の挿入による GaN 膜の極性反転を応
用し，反応性スパッタ法において，Al 極薄膜を用いた AlN 膜の極性反転を試み
た．本研究では，製膜方法としてスパッタ法を用いているので，同装置内で，




本章では，反応性スパッタ法を用いた AlN 膜成長における Al 極薄膜の挿入に
よる極性反転を目指し，Al 二原子層を有する窒化サファイア基板上に反応性ス
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パッタ法によって作製される AlN 膜の極性ついて報告する．また，Al 二原子層
を挿入することで，基板の表面状態が変化し，最適窒素流量比が変化する可能
性があるため，窒素流量比を変化させて，Al 二原子層を有する窒化サファイア
基板上に AlN 膜を作製し，その結晶性を評価した．そこで，Al 二原子層の挿入
が与える AlN 膜の結晶性への影響を調査し，その成長機構を考察する． 
本章の構成は，以下の通りである． 
6.2 節では，Lim らによって報告された Al 極薄膜を用いた GaN 膜の極性反転
について説明する． 
6.3 節では，Al 二原子層および Al 二原子層上に成長させた AlN 膜の作製方法
および作製された AlN 膜の評価方法について説明する． 
6.4 節では，Al 二原子層上に作製された AlN 膜の結晶性を評価した結果につ
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表面粗さが増加した．窒化温度 1773 K 以下の条件では，ピットの発生が




1773，1823 および 1873 K において，それぞれ窒素分圧 0.95，0.9，0.8
で作製された窒化サファイア基板は，高い結晶性を示した．この結果か
ら，各窒化温度において平衡状態よりも約 30～50 kJ 高いギブズエネル
ギーとなる窒素分圧において，高い結晶性を得られることがわかった．
窒化温度 1773 K，窒素分圧 0.95 において作製された窒化サファイア基板
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表面の AlN 膜が成長する窒化条件で成長させた後，高い結晶性を得られ
る窒化条件で成長させた．改善された窒化プロセスにより作製された窒
化サファイア基板は，AlN(0002)XRC-FWHM が 36 arcsec，AlN(10-12) 
XRC-FWHM が 760 arcsec となり，結晶性の向上した． 
 
第 3 章では，基板温度 573～973 K，スパッタ電力 400 W において，窒素流量
比を変化させて，AlN 膜を作製し，その結晶性を評価することによって，各温
度における窒素流量比依存性を調査した．その結果，以下の知見を得た． 
(1) 基板温度 573 および 773 K において作製された AlN 膜は，窒素流量比
20~60 vol%N2 の範囲で，全て c 軸に配向して成長し，窒素流量比 50 
vol%N2 において，窒化サファイア基板と同等の結晶性を示した． 
(2) 基板温度 823 K で作製された AlN 膜は，窒素流量比 30~60 vol%N2 にお
いて，全て多結晶化した．これは，基板温度の上昇により，AlN(0002)
面が抑制されたため，多結晶化したと考えられる． 




第 4 章では，基板温度 823 K での高品質な AlN 膜成長を目指して，窒素流量
比 50 vol%N2 において，スパッタ電力を 200~1000 W で変化させて AlN 膜を作製
し，その結晶性を評価することで，作製された AlN 膜の結晶性に与えるスパッ
タ電力の影響を考察した．その結果，以下の知見を得た． 
(1) 700 W 以下の低スパッタ電力で成長させた AlN 膜は，多結晶化したが，
スパッタ電力を増加させると，AlN(0002)面の成長が促進され，スパッタ
電力 700 W 以上で，XRD による 2θ-ω 測定において AlN(10-10)面の回折
ピークが観察されなくなり，c 軸配向した AlN 膜が成長することがわか
った． 
(2) AlN(0002)XRC-FWHM の値はスパッタ電力増加に伴って，200~700 W の
範囲で減少していき，スパッタ電力 700 W 以上で窒化サイファイア基板
と同等の値を示した．また，AlN(10-12)XRC-FWHM は，スパッタ電力
700～900 W において，窒化サファイア基板と同等の値を示し，スパッタ
電力 900 W において最良の値を示した．スパッタ電力 1000 W において
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は，5 つの回転ドメインが発生し，回転方向の結晶性が低下した． 
(3) 基板温度 573 および 773 K において AlN 膜を作製する場合，スパッタ電
力 400 W において高い結晶性を示したが，基板温度 823 K，スパッタ電
力 900 W において，高品質な AlN 膜が成長することがわかった．このこ
とから，基板温度 823 K において，高品質な AlN 膜を作製する場合，基
板温度を 573 および 773 K において作製する場合と比べて，高いスパッ
タ電力が必要であり，基板温度 823 K，スパッタ電力 900 W，窒素流量
比 50 vol%N2 において，高い結晶性をもつ AlN 膜の作製に成功した．そ
の AlN(0002)および(10-12)XRC-FWHM の値は，それぞれ 61 arcsec およ
び 864 arcsec であり，試算される転位密度は，それぞれらせん転位密度
8.1×106 cm-2，刃状転位密度 4.2×109 cm-2 となった． 




および AlN(10-12)XRC-FWHM が示す結果と対応していた． 
 





ある Ar 原子，N 原子，Al 原子の挙動に与える各スパッタ条件の影響を考察し，
AlN 膜の成長機構に与える影響を考察した． 
(1) 窒素流量比 
窒素流量比は，スパッタ中の N2 および Ar のガス流量比であり，スパッタ
中のプラズマ内における Ar イオンおよび N イオンの粒子数に影響を与える．
プラズマ中の Ar イオンおよび N イオンは，ターゲット‐基板間の電圧によっ
てターゲットに引き寄せられて衝突し，Al 原子を叩き出すことで，基板に Al
原子を供給する．しかし，各イオンのスパッタ率の違いから，Ar イオンの方
が N イオンと比べて 2 倍以上の Al 原子を叩き出すため，N イオンの粒子数よ
りも，Ar イオンの粒子数の方が，スパッタされる Al 原子の粒子数に与える影
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響は大きい．スパッタされる Al 原子の粒子数の変化は，作製される AlN 膜の
製膜速度に影響を与える．窒素流量比の増加によりArイオンが減少した場合，
基板への Al 原子の供給量は減少し，製膜速度は低下する．一方，窒素流量比
の減少により Ar イオンが増加した場合，基板への Al 原子の供給量は増加し，
製膜速度は増加する． 
また，窒素流量比は，作製される AlN 膜の結晶性に影響を与える．基板上
に供給される Al 原子の多くは，Ar イオンによってターゲットから叩き出され
るため，その供給量は，Ar ガス流量に強く依存する．一方，基板上での AlN
膜成長に用いられる N 原子は，N2 ガスにより供給される．したがって，窒素
流量比を変化させると，Ar ガス流量および N2 ガス流量がそれぞれ増減するた
め，基板への Al 原子および N 原子の供給量もそれぞれ増減し，各原子におけ
る供給量の比率も変化する．Al 原子と N 原子の供給量の比率は，作製される
AlN 膜の結晶性に影響を与える．Al 原子の供給量の比率が最適値よりも低い
場合，AlN 膜成長において Al 原子が不足し，Al 空孔により結晶性が低下する
と考えられる．一方，Al 原子の供給量の比率が最適値よりも高い場合，N 原
子の供給量の比率が低くなり Al 供給量に対して N 原子が不足し，N 空孔が増
加するため，結晶性が低下すると考えられる．このように，高品質な AlN 膜
を成長させるためには，Al 原子および N 原子の供給量を最適な比率にするこ
とが重要であり，その比率を実現する窒素流量比を選択する必要がある． 
以上のことから，窒素流量比は，Ar と N2 のガスの流量比であることから，
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Al 原子が有するエネルギーも増大する．一方，スパッタ電力を低下させた場
合，ターゲットに衝突するイオンの運動エネルギーは減少するため，叩き出






































された AlN 膜の結晶性および剥離に対して影響を与えた． 
 













配向 AlN 膜が得られた．また，窒素流量比は，基板温度によらず，50 vol%N2
において，高い結晶性を得ることができた．基板温度を上昇させると，作製さ
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また，Al 二原子層を挿入することにより，AlN 膜を極性反転させ，Al 極性
AlN 膜の作製に成功した．Al 二原子層を挿入した場合，Al 二原子層を挿入しな
い場合に比べて Al 過剰な基板の表面状態であるため，高品質 AlN 膜を作製する
ためには，高い窒素流量比が必要となることがわかった． 
 





































Fig. 7.1 Schematic diagram of sputtering factors effected by sputtering conditions.
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